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GemaB der Erfindung wird ein Verfahren vor- 
eeschlagen, innerhalb geregelter Temperatobereicne 
StSnen in der flussigen Phase zwischen 
stoffen durchzufiihren, von denen 

S easformig ist, wobei das theoretisch erf orderl che 
Mo veStnis von Gas zu Fliissigkeit verhaUmsmaBig 
Sen ist und das dadurch gekennze.chnet ist daO 
die Reaktionsstofte bei einer gewunschten Jemperatur 
in gewiinschten Verhaltnissen einer R eaktl0n A*°" e 

l0 zugdeitet werden. welche eine Anzahl von Kuhl- 
schlangen enthalt und wobei durch diese Kuhl 
Slangen kontinuierlich je Zeiteinheil : «n 
hinrWheeleitet wird, welches mindestens emen in 
5^S?SSb«uli Weise -haltenen gastaigen 

, 5 Reaktionsstoff enthalt, und dessen Volumen min- 



destens gleich demjenigen des genannt en .g^ormigen 
Reaktionsstoff es ist, welches je Zeiteinh ^it der Re- 
aktionszone zugeleitet wird, worauf die Wen Gas 
strome aus der Reaktionszone und aus den Schlangen 
genScht werden, gegebenenfalls *™™™« m * e ^ s " 
fiilkas urn hierdurch das Gas zu erhalten welches 
deT Reaktionszone und den Schlangen wieder ^ zu- 
geleitet wird, wobei die Gastemperatur an jedem 
Punkt del Systems und das Verhaltnis der Gasmenge 
wXhe den ScMangen zugeleitet wird, derart geregelt a j 
^rd daB in der Reaktionszone die oben angegebenen 
Bedineungen erhalten werden. Eine wichtige An- 
wenS d^s^rVerfahrens ist bei Arbeitsweisen. 
Te ?e" iibeiatmospharischem Druck, also bei emem 
Druck von soatund mehr, durchgefuhrt werden. 3 » 
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Wenn das Verfahren im Gleichstrom durchgefuhrt 
wird, werden die Reaktionsstoffe vorzugsweise am 
Boden der Reaktionszone oder in der Nahe desselben 
zugefiihrt. 

5 Das den Gegenstand der Erfindung bildende Ver- 
fahren ist von grofler Bedeutung bei exothermen 
Reaktionen, und die Schlangen in der Reaktionszone 
werden dann fur Kiihlzwecke verwendet, indem das 
abgezogene Gas durch beliebige Mittel, beispielsweise 
to durch Warmeaustauscher, urn den erforderlichen ' 
Betrag gekiihlt wird. Das Verfahren ist auch bei 
Reaktionen von Bedeutung, bei denen eine Tem- 
peraturregelung innerhalb sehr enger Grenzen er- 
forderhch ist, und hierbei werden die Temperatur 
15 und die Anteile der Reaktionsstoffe genau geregelt 
zweckmaBig auf selbsttatigem Wege. Meistenteils 
wird das der Reaktionszone zugefuhrte Gas vor- 
erwarmt. 

Das den Gegenstand der Erfindung bildende Ver- 
*o fahren ist besonders geeignet fur exotherme Ver- 
fahren, beispielsweise die Carbonylierung von Mono- 
olefinen, mit 2 bis 18 Kohlenstoffatomen, insbesondere 
solchen mit bis 12 Kohlenstoffatomen, und Cyclohexen 
mit Hilfe von Kohlenoxyd und Wasserstoff, beispiels- 
a 5 weise bei einem Druck von 200 bis 300 at und Tem- 
peraturen von 100 bis 180 0 in Gegenwart eines 
Kobaltkatalysators, der zweckmaBig in geloster Form 
vorliegt, beispielsweise als Salz einer Fettsaure wie 
Kobaltacetat, und insbesondere als Kobaltnaphthenat. 
3o Wenn Monoolefine mit 2 bis 5 Kohlenstoffatomen 
yerarbeitet werden, ist in der Reaktionszone ein 
inertes flussiges Medium notwendig oder zumindest 
erwiinscht, wie ges&ttigtes trimeres Buten, ein Alkohol 
wie 3, 5, 5-Trimethylhexanol oder ein Ather wie 
35 Dinonylather, um die fliissige Phase sicherzust'ellen. 
Wenn ein derartiges Medium angewandt wird und 
spater das Carbonylierungsprodukt zu Alkohol hy- 
dnert werden soil, wird vorzugsweise das Medium 
von dem Hydrierungsprodukt getrennt, beispielsweise 
40 als DestiUationsriickstand, und der Carbonylierung 
wieder zugeleitet. Obwohl das angewandte Ver- 
haltnis von H 2 :CO in der Mischung in einem weiten 
Bereich, etwa zwischen den Molverhaltnissen von 
1:1 und 4:1, liegen kann, wird vorzugsweise ein Mol- 
45 verhaltnis von H 2 :CO von 1:1 angewandt, was 
moghch 1st, wenn das Reaktionsgefafi und die Hilfs- 
ausstattungen mit einem gegen Kohlenoxyd wider- 
standsfahigen Material, wie Kupfer, ausgekleidet sind. 
Wenn jedoch in einem gewohnlichen StahlgefaB 
50 gearbeitet wird, sollte dieses Verhaltnis nicht kleiner 
sem als 2:1 und vorzugsweise 3:1 betragen. 

Wenn andere Faktoren es zulassen, wird vorzugs- 
weise das Verfahren unter Anwendung eines Ver- 
haltnisses von Kuhlgas zu Reaktionsgas von min- 
55 destens 9:1 Volumeinheiten durchgefuhrt, gemessen 
bei Normaltemperatur und Druck. 

Weil bei Anwendung hoherer Molverhaitnisse von 
Gas zu Fliissigkeit es nicht moglich ist, das iibliche 
Kunlyerfahren anzuwenden, d. h. eine VergroBerung 
£ es v olumens des gasformigen Reaktionsstoffes mit 
Bezug auf die der Reaktionszone zugefuhrten Fliissig- 
keit vorzunehmen, da hierbei eine Verdampfung 
stattfinden und die Reaktion schadlich beeinflussen 



I wiirde, ist das Verfahren von besonderer Bedeutung 

bei exothermen Verfahren, in denen das theoretische 6 5 
I Molverhkltnis von Gas zu Flussigkeit in der GroBen- 
ordnung von 2:1 bis 4:1 Iiegt, jedoch nicht hoher 
1st als 4:1. 

Vorzugsweise wird das Gas, welches durch die 
Schlangen hindurchgeleitet wurde, einer Behandlung 70 
unterworfen, beispielsweise in einem Warmeaus- 
tauscher, um die von ihm bei dem Durchgang durch 
die Schlangen aufgenommene fiihlbare Warme wieder 
zu entfernen, bevor es mit dem aus dem Reaktions- 
getaB kommenden Gass.trom vereinigt wird. Vorzugs- 7s 
weise werden die aus dem Reaktionsgefafi aus- 
tretenden Gase ebenfalls gekiihlt, beispielsweise durch 
mdirekten Warmeaustausch, und das durch sie mit- 
genommene flussige Produkt wird in einem oder 
menreren Auffangtopfen gesammelt und dem Haupt- 80 
strom des fliissigen Reaktionsproduktes wieder zu- 
geleitet. Hieraus ergibt sich also, daB das umlaufende 
Gas in zwei Stromen geleitet wird, und zwar in einem 
eigenthchen Reaktionsgasstrom, der der Reaktionszone 
zugeleitet wird, und einem Kiihlgasstrom, der durch 85 
die in der Reaktionszone befindlichen Kiihlschlangen 
geleitet wird. Diese beiden Gasstrome werden an 
der Austnttsseite des ReaktionsgefaBes vereinigt und 
zusammen mit Auffiillgas zuriickgeleitet, um wieder 
^/°J, her zwischen d er Reaktionszone und den 
Kuhlschlangen verteilt zu werden. 

Die Kuhlschlangen konnen aus einer groBeren 
Anzahl von Einzelelementen bestehen, die von 
behebiger Form und Lange sein konnen, jedoch 
weisen sie vorzugsweise eine betrachtliche Lange auf 
um em groBes Volumen der Reaktionszone aus- 
zuftdlen. Vorzugsweise ist jedes Element oder Rohr 
an beiden Enden mit einem gemeinsamen Kopfstiick 
verbunden. Diese Anordnung hat den Vorteil daB 
durch die Anordnung einer groBen Anzahl' von i 0o 
parallelen Leitungen fur das Kuhlgas ein Druck- 
abfaJl und damit eine Kraftvergeudung betrachtlich 
vemngert wird. Eine bevorzugte Form der Schlange 
besteht aus einer Anzahl von iibereinander angeord- 
neten Windungen, welche durch Zwischenrohre ver- 
bunden smd, wobei das Ganze eine ununterbrochene 
Lange bildet; vorzugsweise werden zwolf oder mehr 
solcher Schlangen angewandt, von denen jede an 
beiden Enden mit gemeinsamen Kopfstucken ver- 
bunden 1st, die in geeigneter Weise in der Apparatur 
angebracht sind. Die Schlangen konnen auch derart 
angeordnet sein, daB jede Windung linear oder im 
Wmkel mit Bezug auf die Windungen der nachsten 
benachbarten Schlangen versetzt ist. Durch diese 
Anordnung wird in dem Reaktionsgefafi eine Art 115 
Netzwerk geschaffen, wodurch eine innige Mischung 
und Benihrung der Reaktionsstoffe sichergestellt wird 
Das Reaktionsgefafi kann auch mit einem ent- 
fernbaren Reaktionskorb ausgestattet sein, dessen 
Durchmesser geringer ist als der des Reaktions- iao 
gefafles und der gegeniiber dessen Wandungen durch 
ein geeignetes Isoliermaterial, beispielsweise Asbe^t- 
Jf^f' l 5 ^^ ist * Ein der artiger Aufbau hat den 
Vorteil, daB die Spannungen durch die auBere Wand 
des ReaktionsgefaBes aufgenommen werden, das x « 
durch die Isolierung kalt gehalten wird und daher 
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*eine Festigkeit beibehalt. Weiterhin wird hierdurch 
Te Korroion auf den Einsatzkorb beschrankt, der 
lekht cntfernt und ersetzt werden kann so daB 
2? das kostspieligere auBere ReaktionsgefeB . mch 
s aneeeriffen wird. Wenn mit einem derartigen Einsatz- 
gearbeitet wird. fallen die Schlanger , uis- 
besondere die Windungen, semen Querschmtt .m 
wesentlichen vollkommen aus. 

Vorzugsweise werden die gasformigen Reaktions- 
,o stoffedem Boden des ReaktionsgefaBes durch mehrere 
Rohre zugefiihrt, obwohl, falls es erwunscht ist : dies 
fuch durch ein einziges Rohr erfolgen kann Wenn 
St einem Einsatzkorb gearbeitet wird, erstrecken 
sich die Rohre vorzugsweise nach unten zwischen 
l5 den Korb und den auBeren Wandungen und werden 
von der obenerwahnten Isolierung umgeben. 

Vorzugsweise sind die GaseinlaBrohre am Boden 
mit Verteilern oder Diisen ausgestattet Ste sind 
wekrhin vorzugsweise mit eine Ausdehnung aus- 
ao glcichenden Kriimmungen im oberen Teil des Ke 
aktionseefaBes versehen. 

Wenn samtliche Reaktionsstoffe fur gewohnhch 
bei den angewandtcn Reaktionstemperaturen und 
d ucken gasformig sind, ist es notwendig bei der 
a 5 Durchfiihrung der Reaktion in der Austen ^Phase 
eine incrte Fliissigkeit anzuwenden, welche als Re 
aktionsmedium dient. und diese kann ar ^ve^denen 
Punkten in das ReaktionsgefaB eingefuhrt werden. 
vorzug^veise in der Nahe des Bodens des Reaktions- 

3 ° ^^einer bevorzugten Ausfuhrungsform hat das 
Verfahrcn den Vorteil, daB die Temperatur in der 
Reaktionsz<>ne innerhalb enger Grenzen gehalten 
werden kann, ohne daB mehr ^s direk in die Re- 
« aktionszone eingefuhrt wird, als fur die Reaktion 
Sw unter den Reaktionsbedingungen zulassig ist, 
und' daB infolge der Verwendung der gemeinsamen 
Kopfe und Windungen ein Druckabfall innerhalb des 
Ktihlsvstems auf einem Minimum gehalten wird und 
40 die ReakUon in dem ReaktionsgefaB durch die 
mnige Beriihrung und die Mischung der Reaktions- 
stoffe in dem Netzwerk der Schlangen geforder wird. 

Fiir exotherme Reaktionen unter uberatmospha- 
rischem Druck besteht die Apparatur in ihren wesent- 
45 lichen Teilen aus einem holden ReaktionsgefaB. das 
geeignet ist, hohe Drucke aufzunehmen ^ und I das 
gegebenenfalls mit einem herausnehmbaren Reak 
fionskorb ausgestattet ist, der gegenuber den Wan- 
dungen des ReaktionsgefaBes durch erne gee.gnete 
5 o isolation isoliert ist. In dem Rea ktionsgefa Ihj 
in dem Einsatzkorb befinden sich eine Anzahl von 
Schlangen. die mit ihren Ender, i ar ' 8«™«"^ 
Kopfen sitzen und durch die ein indirektes Kuhlmitte 
g ele P itet werden kann. so daD hierdurch erne AnzM 
55 von parallclen Lcitungen geschaffen wird Das 
ReaktbnsgefaB ist mit Z^itungsrohren fur d« 
Einleitung der Reaktionsstoffe m den Boden des 
Reakt onsgefaBes ausgestattet und mit Abzugsrohren 
fur die flussigen und gasformigen Produkte in der 
6o She des Kopfes des ReaktionsgefaBes. Vorzugsweise 
sind die Kuhlschlangcn in Form von getrennten 
Rohrlangen bclicbiger Gestalt und Form ausgebiWet 
und an bciden Enden mit Kopfstiicken verbunden. 



Vorzugsweise besitzt jede^Slnlange eine betrachthche 
Lange und weist eine Anzahl von Windungen auf, 65 
beispielsweise mindestens vier, welche durch Zwischen- 
rohrlangen verbunden sind. Vorzugsweise 1st die 
Anzahl der parallelen Leitungen so groB wie moglich, 
dTwerdurch ein minimaler Druckabfall erzielt wird. 
Das Netzwerk der Windungen fiihrt n.cht nur die 70 
Reaktionswarme ab, sondern es zerstort audi die 
Gasblasen, wodurch die Reaktion zwischen den gas- 
formigen und fliissigen Komponenten gefordert wird. 
Es is! wiinschenswert, die Schlangen derart anzu- 
ordnen, daB die Windungen linear und bzw oder 75 
im Winkel zu denjenigen der nachst benachbarten 
Schlangen versetzt sind. Bei einer praktischen Aus- 
mhrungsform. die mit einem Reaktionskorb von 
10 m- 1,2 m Durchmesser zu verwenden 1st sind 
dreizehn FluBstahlkiihlschlangen von je 3,5 cm AuUen- 80 
durchmesser und 2.5 cm Innendurchmesser vor- 
eesehen deren jede dreizehn Windungen enthalt. 
Die Achsen benachbarter Schlangen besitzen einen 
Abstand v onetwa6cmvoneinander,und)edeWindung 

iSt DiesrAno g rdnung hat den Vorteil daB hierdurch 
eine gute Mischung und eine inmge Beruhrung der 
Reaktionsstoffe stattfindet. Bei Anwendung von 
Caraturen dieser Art kann die Reaktionswanne 
dS indirekte Mittel in solcher Weise abgefuhrt 90 
werden daB die Temperatur im Innern der Reaktions- 
Tone ^nerhalb enger Grenzen gehalten ^ wird, was 
Sr viele Verfahren von wesentlicher Bedeutung 1st 
und dies kann geschehen. ohne daB mehr Gas direkt 
der Reaktionszone zugeleitet wird, als zur Durch- 95 
fiihrung der Reaktion bzw. zum Einhalten der 
Reaktionsbedingungen zulassig ist. t u orvn „ 
Wenn die Apparatur zur Durchfuhrung exothermer 
Reaktionen verwendet wird, wird diese vorzugsweise 
££ ausgebildet, daB das "° 
im GasablaBrohr miindet und daB beide mit in 
direkten Warmeaustauschem versehen sind, so dalJ 
das zuruckgefuhrte Gas zusanunen mit etwaigem 
Auffulteas teilweise dem ReaktionsgefaB durch die 
GaldSleitung und teilweise den Kuhlsch^gen xo 5 
durch eine mit ihnen in Verbmdung stehende Leitung 

^Ifnfliir^iese Zwecke verwendbare Apparatur 
ist in der Zeichnung dargestellt, und zwar zeigt 
Fig. 1 einen senkrechten Schnitt durch diese 110 

A Tg ra 2 tU im Un GrundriB eine geeignete Form einer 

SC Das ng ReaktionsgefaB besteht beispielsweise aus 
einem Stahlrohri. Die beiden GaseinlaBrohre 2 sind xi 5 
mit Kriimmern versehen, urn eine Ausdehnung dieser 
Rohre zuzulassen. ZweckmaBig 1st die Apparatur 
mit mehreren GaseinlaBrohren. beispielsweise sieben 
Ausgestattet. Der Einfachheit halber sind in der 
Zeichnung nur zwei EinlaBrohre dargestellt. Die lao 
Reaktionfflussigkeit wird durch die Leitungen 23 
fugefuhrt. welche ebenfalls mit Ausdehnungskrum- 
me g rn 4 v^sehen sind und die an ihren Enden Ver- 
teiler oder Brausen 3 » besitzen. Im Innern des 
ReaktionsgefaBes 1 befindet sich ein Reaktionskorb 5. » 5 
Sobe . J schon erwahnt. dieser nicht unbedmgt 
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erforderlich ist, jedoch groOe Vorteile besitzt. Dieser 
Korb 5 ist an seiner Ober- und Unterseite durch 
Deckelplatten 6 geschlossen. I m Innern des Korbes 5 
befinden sich Kiihlschlangen 7 , von denen in der 
5 Zeichnung nur drei dargestellt sind, zweckmaBig 
aber etwa dreizehn vorgesehen sind. Jede dieser 
Kuhlschlangen enthalt sechs oder sieben Windungen8 
die durch Zwischenrohreg untereinander verbunden 
sind, so daB jede einzelne Kiihlschlange in ihrer 
10 Lange nicht unterbrochen ist. Die Kuhlschlangen 7 
sind durch die Deckelplatte 6 hindurchgefuhrt und 
munden in dem gemeinsamen Druckverteilungsraum 
10. Das umlaufende Kiihlgas tritt bei 11 ein und wird 
durch das Rohr 12 an der Oberseite des Reaktions- 
15 gefaBes abgefuhrt, so daB es innerhalb der Kiihl- 
schlangen hindurch mit den Reaktionsstoffen im 
Gleichstrom flieBt. Der Korb 5 ruht auf einer ent- 
sprechenden zylindrischen Stiitze 15. Das flussige 
Produkt wird durch das Rohr 13 abgezogen 
ao Die Temperatur im Innern des ReaktionsgefaBes 
wird nut Hilfe eines in einem Rohr steckenden 
Thermoelementes 14 geregelt, welches sich bis auf 
den Boden des GefaBes erstreckt. 
Wie bereits erwahnt, sind bei der in Fig 1 dar- 
25 gestellten Apparatur zweckmaBig sieben GaseinlaB- 
rohre vorgesehen, und diese sind im gleichmaBigen 
Abstand uber den Umfang des Korbes verteilt und 
durch einen Isolierstoff isoliert. Selbstverstandlich 
kann d,e Apparatur auch mit einer beliebigen anderen 
30 Anzahl von Gas- und Fliissigkeitsleitungen versehen 
sein. 

Im folgenden Beispiel ist eine Arbeitsweise be- 
schneben, die in der erlauterten Apparatur durch- 
gefuhrt wird. 

Beispiel 



Diisobutylen wurde in der flussigen Phase mit einer 
Kohlenoxyd-Wasserstoff-Mischung, die 25 •/„ Kohlen- 
oxyd enthielt, bei einem Druck von 250 at und einer 
40 Temperatur von 140 bis 170 0 umgesetzt, und zwar 
in Gegenwart von 0,1 »/ 0 Kobalt, das als Naphthenat 
in dem eingefiihrten Reaktionsstoff gelost war. Die 
das Diisobutylen und das Carbonylierungsgas zu- 

« £SfS • ^ ^ ^ K °P f des Reaktions- 
45 gefaBes em und fiihrten die Reaktionsstoffe der 
Keaktionszone am Boden des Korbes zu 

Das Fassungsvermogen des ReaktionsgefaBes betrug 
5 m , und der Stromungsdurchsatz war etwa folgender • 
2,5 m" flussiges Diisobutylen je Stunde, 2500 m^ 
50 Carbonyherungsgas je Stunde und 36 000 m» Kiihlgas 
je Stunde. Es wurden 1900 m» Restgas aus dem 
ReaktionsgefaB zusammen mit 500 m' Wasserstoff- 
auffullgas je Stunde und 270 m'Kohlenoxydauffiillgas 
)e Stunde mit 36 000 m» Kiihlgas gemischt, welches 
55 Kohlenoxyd und Wasserstoff enthielt, und diese 
gesarnte Gasmenge wurde zuriickgeleitet und zwischen 
den Reaktionsgasleitungen und den Kiihlgasleitungen 
vertdU. g ChCn VerhaJtnissen ' ™ oben g angegeb g en! 

60 dre I rz.hn er v a Kf eW f ldten A PParatur befanden sic h 
dreizehn Kuhlgasleitungen parallel zueinander an- 
geordnet, von denen jede einen AuBendurchmesser 
von 3,5 cm und 2,5 cm Jichte Weite besaB und aus 



Stahlrohren bestand und dreizehn Windungen ent- 
hielt, em DnsobutyleneinlaBrohr und sieben EinlaB- 6. 
rohre fur das Carbonylierungsgas. 

Das Carbonylierungsgas wurde der Reaktionszone 
bei einer Temperatur von 140 0 zugefuhrt und die 
gasformigen Reaktionsstoffe traten mit einer Tem- 
peratur von 170° aus der Reaktionszone aus. Das 7 o 
Kuhlgas trat in die Schlangen mit einer Temperatur 
von 120 em und verlieB diese mit einer Temperatur 
von 155 Nach dem Mischen dieser Gasstrome hatte 
das gekuhlte vereinigte Gas eine Temperatur von 

' o " ac d T Durchlaufen der Umlaufpumpe „ 
auf 120 0 stieg. Das Reaktionsgas wurde auf 140 0 5 

w?rdT armt ' beVW eS Reaktionszon e zugeleitet 
Diese Apparatur und das Verfahren konnen auch 
zur Durchfiihrung von endothermen Reaktionen an- 8n 
gewendet werden, vorausgesetzt, daB die Reaktions- 
temperatur nicht zu hoch liegt. Es kann dann das 
gleiche Gasumlauf- und Verteilungssystem angewandt 
werden, jedocKwird jetzt durch die Schlangen Heizgas 
anstatt Kuhlgas geleitet. Die umlaufenden Case »< 
werden in einem oder mehreren Warmeaustauschern 
erwarmt. Die Reaktionsstoffe werden vorgewarmt 
und zusammen der Reaktionszone zugeleitet und 
in dieser wird die Temperatur innerhalb der gewilnsch- 
ten Grenzen geregelt, indem die Temperatur und die 0o 
Menge des durch die Schlangen geleiteten Gases 
entsprechend eingestellt wird. 

Ebenso wie bei exothermen Verfahren betragt 
SI ? e " d ° thermen Verfahren die Gasmenge, 
welche durch die Schlangen geleitet wird, vorzugs- o, 
weise mindestens das Neunfache des durch die 
Reaktionszone geleiteten Gases, und das Verfahren 
wird vorzugsweise dann angewandt, wenn das theo- 
retische Molverhaltnis von Gas zu Fliissigkeit 
zwischen 2.1 und 4:1 l iegt . E s ist einleuchtend, 100 
daB es bei beiden Verfahrensarten notwendig ist 
einen Anteil an gasformigem Reaktionsstoff an- 

mZZ i ^uf 6Ber ist als der stochiometrischen 
Menge entspncht, urn ein Fortschreiten der Reaktion 
zu bewirken, und daher kann das tatsachliche Mol- los 
verhaltms von Gas zu Flussigkeit bis 7:1 betragen. 5 
soUte jedoch diesen Wert nicht uberschreiten. 

Falls erwiinscht ist, kann an jedem Ende der 
Schlangen eine Anzahl von Kopfen vorgesehen sein, 

eSS" J 5? erdurch " icht 50 ^ ute E'gebnisse 
erzielt, als wenn diese in einem einzigen Kopf munden. 

28 "* vorteilhaft, einen Kopf anzuwenden, der eine 
verhaltnismaBig groBe Abmessung besitzt 

In der vorliegenden Beschreibung werden unter 
paraUekn Leitungen solche verstanden, zwischen m 
deren Enden der gleiche Druckabfall herrscht 8 
A^kim V T Windungen konnen auch andere 
Ausbildungen oder Formen von Schlangen verwendet 
W ^ he eine betr achtliche Lange besitzen 
ahmirh^n °o LI ^'gneter Form zu den benachbarten lao 
ahnhchen Schlangen anordnen lassen 

Es hat sich herausgestellt, daB bei der oben be- 
schnebenen Apparatur mit einem Durchmesser von 
1,2 m gute Ergebnisse erzielt werden, wenn fur je 
6 cm Tiefe des Reaktionsraumes eine FluBstahlrohr- 
windung von IO m Lange verwendet wird, die einen 
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AuBendurchmess^r von 3> 5 cm und erne lichte Werte 
von 2,5 cm besitzt. Fur jede 6 cm Tiefe des Reak 
tionsraumes betragt also die hneare , Ean ge . dieses 
Rohres je Quadratmeter Querschnittsflache des Re 

5 aktionsraumes etwa = -^— = 8 - 8m " MeistenS 

_.o,6» 

ist es zwecks weitgehender Erreichung der durch 
die Erfindung erzielten Vorteile wiinschenswert, daB 
10 d eser Wert nicht unter 6,8 liegt, und vorzugsweise 
Site er uber 8.8 liegen. insbesondere wenn die 
Reaktion in hohem MaBe exotherm verlauft. Dem- 
Sfl so Uten auch die Warmeubertragungseigen- 
SSten der fur je 6 cm Tiefe des Reaktionsraurnes 
l5 SeWten Rohre mindestens Equivalent sem den- 
5 IS von 6,8 m des obenemahnten Stahlrohres 
e Quadratmeter Querschnittsflache des Reaktions- 
raurnes und vorzugsweise Equivalent mehr als 8,8 m 
je Quadratmeter. 

a0 PaTENTANSPRCCHE: 

1 Verfahren zur Durchfuhrung chemischer 
Reaktionen innerhalb geregelter Temperaturbe- 
feiche in der fliissigen Phase zwischen Reaktions- 
a5 stoffen. von denen mindestens einer 
5 ist, wobei das Molverhaltnis von Gas zu Flussig- 
keit welches theoretisch erforderhch 1st ver- 
haltnismaBig gering ist. dadurch gekennze^hnet 
daB die Reaktionsstoffe be, einer best mmten 
,„ Temperatur und in bestimmten Verhaltnissen 
3 durch eine Reaktionszone geleitet werden welche 
dne \nzahl von Kuhlschlangen enthalt wobei 
durch diese Kuhlschlangen je Zeitemheit em 
Gasvolumen mindestens eines gasformigen Ke- 
35 aktionsstoffes geleitet wird, das mmdestens gleich 
ist demienigen des gasformigen Reaktionsstoffes, 
welcher je Zeiteinheit durch die Reaktionszone 
eeleitet wird, wobei die Gasstrome aus der Re- 
aktionszone und aus den Schlangen kontinuierlich 
40 gemischt und erforderhch en- oder gewunschten- 
4 falls mit Auffullgas versetzt werden urn hier- 
durch das der Reaktionszone und den Kuhl- 
schlangen wieder zuzuleitende Gas ^ ^rhalten 
wobei die Gastemperatur an jedem Punkt des 
« Systems und die durch die Schlangen geleitete 
45 Gasmenge derart eingestellt wird daB die an- 
gegebenen Bedingungen in der Reaktionszone 
aufrechterhalten werden. 

2 Verfahren nach Anspruch i. dadurch ge- 
50 kennzeichnet, daB es im Gleichstrom ^chgefuhrt 
5 wird und die Reaktionsstoffe durch den Boden 
oder in der Nahe des Bodens der Reaktionszone 

Tvelh^ch Anspruch x und , dadurch 
55 gekennzeichnet. daB bei "beratmospharischem 

55 Luck von 50 at und mehr g^ b f e » ^ch 
4 Verfahren nach Anspruch 1 bis 3. dadurch 
gekennzeichnet, daB bei exothermen Reaktionen 
aie Reaktionswarme aus der Reaktionszone durch 

60 das durch die Schlangen geleitete Gas abgefuhrt 

W1 5 d ' Verfahren nach Anspruch 1 bis 3. dadurch 
gekennzeichnet, daB bei endothermen Reaktionen 



durch das durch die Schlangen geleitete Gas 
der Reaktionszone Warme zugefiihrt wird 65 

6 Verfahren nach Anspruch 1 bis 4 dadurch 
gekennzeichnet. daB das durch die Schlangen 
geleitete Gasvolumen mindestens neunmal so 
groB ist wie das der Reaktionszone je Zeitemheit 
zugefuhrte Gasvolumen. »• 

7. Verfahren nach Anspruch 1 bis 4 oder 6. 
dadurch gekennzeichnet, daB das theoretische 
Molverhaltnis von Gas zu Fliissigkeit vorzugs- 
weise zwischen 2:1 und 4:1 betragt, wobei das 
tatsachliche Molverhaltnis von Gas zu Flussigkeit 75 
jedenfalls den Wert 7:1 uberschreitet. 

8 Verfahren nach Anspruch 1 bis 4 oder 6 und 7, 
dadurch gekennzeichnet, daB die von dem Gas 
bei seinem Durchgang durch die Schlangen auf- 
genommene fiihlbare Warmemenge in mmdestens 80 
einem auBeren Warmeaustauscher entfernt wird. 

o Verfahren nach Anspruch 1 bis 8, dadurch 
gekennzeichnet, daB die Reaktionszone erne Anzahl 
von Schlangen enthalt und diese an jedem Ende 
in gemeinsamen Druckverteilern miinden. so daB 85 
eine Anzahl von parallelen Gasleitungen, vorzugs- 
weise mindestens zwolf, durch die Fliissigkeit ge- 
fuhrt werden. 

10 Verfahren nach Anspruch 9, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB in jeder Leitung eine Anzahl 9 o 
von Windungen vorgesehen 1st, welche durch 
Zwischenrohre verbunden sind. 

11 Verfahren nach Anspruch 1, insbesondere 
zur Carbonylierung von Olefinen mit 2 bis 18, 
vorzugsweise 2 bis 12 Kohlenstoffatomen, dadurch 95 
gekennzeichnet, daB diese Umsetzung bei emer 
Temperatur von 100 bis 180 0 und einem Druck 
von 200 bis 300 at in Gegenwart ernes gelosten 
Kobaltkatalysators durchgefuhrt wird 

12. Verfahren nach Anspruch 11, dadurch ge- 100 
kennzeichnet, daB ein Olefin mit 2 bis 5 Kohlen- 
stoffatomen und ein inertes Reaktionsmedmm 
angewandt werden. 

« Apparatur zur Durchfuhrung von ex- 
othermen oder endothermen Reaktionen in fliissiger 105 
Phase zwischen Reaktionsstoffen, von denen 
mindestens einer bei uberatmosphanschem Druck 
gasformig ist, gekennzeichnet durch ein hohles 
fur hohen Druck geeignetes ReaktionsgefaB, das 
mit Zuleitungsrohren fiir die Reaktionsstoffe und no 
Sem Abzugsrohr fur die Endprodukte aus- 
gestattet ist und eine Anzahl von Rohrschlangen 
aufweist, durch die Reaktionsgas als Warme- 
iibertracer geleitet werden kann, wobei diese 
Scnkngen dS die Reaktionszone gefuhrtwerden »5 
und an ihren Enden an gemeinsamen Druck- 
verteilern sitzen und diese gegenuber _ der ^ Reak- 
tionszone isoliert sind, wobei eine Rucklaufleitung 
fiir das Reaktionsgas vorgesehen 1st die an ^der 
EinlaBseite des ReaktionsgefaBes Abzweigungen »ao 
aufweist zur Verteilung eines em gasformiges 
Reaktionsmittel enthaltenden Gases in die Re- 
aktionszone durch die genannten Zjdeitungsrohre 
und zu den Schlangen durch emen Druckverteder 
wobei auch Abzweigungen an der AuslaBserte "5 
des ReaktionsgefaBes vorgesehen sind, durch die 
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das gasformige Endprodukt der Reaktionszone 
durch das Auslaflrohr und aus den Schlangen 
durch den Druckverteiler aufgenommen wird und 
in den Kreislauf zuriickgeleitet und verteilt wird. 

14. Apparatur nach Anspruch 13, gekennzeichnet 
durch einen herausnehmbaren Reaktionskorb der 
gegeniiber den Wandungen des Reaktionskessels 
durch em geeignetes Isoliermittel isoliert ist. 

15. Apparatur nach Anspruch 13 und 14, ge- 
kennzeichnet durch eine groBe Anzahl von Kiihl- 
schlangen mit einer betrachtlichen Lange und 
vorzugsweise einer Anzahl von Windungen 



16. Apparatur nach Anspruch 13 und 15 da- 
durch gekennzeichnet, daB jede Windung bezu'glich 
der Windungen der benachbarten Schlange linear 
und bzw. oder im Winkel versetzt ist. 

17. Apparatur nach Anspruch 13 bis 16, dadurch 
gekennzeichnet, daB die Warmeubertragungs- 
eigenschaften der Schlangen je 6 cm Tiefe des 
Keaktionsraumes mindestens Equivalent sind den- 
jenigen von 6,8 m FluBstahlrohr je Quadratmeter 
Querschmttsflache des Reaktionsraumes vorzugs- 
weise mindestens denjenigen von 8,8 m FluB- 
stahlrohr. 
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